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成されたcp'(cO)2(H)W-Si(H)tC(SiMe,),) ( I , Cp* - 775-C5Me5) (図1 )は,極性の不飽和有機化合物であ
るニトリル,ケトンおよびオキシランに対し,新規で多様な反応性を示す事が明らかになった｡本研究で
は,金属の種類や配位子の数を変化させることにより新たな性質が発現することを期待し,錯体1のルテ


























(OC(H)-NRHC(SiMe,),)] (7a:R-Ph, 7b:R-Mes)が生成し,イソチオシアナ-トとの反応では, C-S二

























Ru(CO)(172-RHC-CH,)(SiH2C(SiMe,),) (15a: R-H, 15b: R-nBu)が生成した｡しかし,アルケンのヒドロ
シリル化などのさらなる変換反応は観測されなかった(式2)｡次に,アルキンとの反応を検討したとこ




























































































































































































16a: R= Ph (49%)
16b: R= tBu (50%)
論文審査の結果の要旨
金属-ケイ素二重結合を持っシリレン錯体は,遷移金属を用いた有機ケイ素化合物の変換反応の有用な
試薬あるいは触媒候補として重要な化学種であり,その性質の解明は新規反応の開拓に繋がると期待され
るoこれまでに単離されたシリレン錯体のうち,通常の有機基質に対して高い反応性を示すものは限られ
ていたが,最近･ケイ素上と金属上に最もかさの小さい水素原子を持っヒドリド(ヒドロシリレン)タン
グステン錯体が･従来に無い高い反応性を示すことが報告された○この論文は,このタイプのルテニウム
類縁錯体の合成と構造解析および反応性について著者が行なった研究を記述したものである｡本研究の成
果を以下に要約する｡
(1)ルテニウム錯体の合成は,タングステン錯体で用いられた光化学的合成法では成功しなかったが,
新たに開発した温和な熱反応条件による合成法により達成されたoこの新規合成法は様々なシリレン錯
体に適用可能な優れた方法であるoまた,その多重結合の様式がタングステン錯体のものとは違うこと
を明らかにし･その理由を分子軌道計算により解明した｡
(2)この錯体は,様々なヘテロ原子を持っ不飽和有機化合物と反応し･その反応様式は多くの場合タン
グステン類縁錯体の場合と異なることを見出したo例えば, 1)ニトリルとの反応では,通常不活性な
こトリルの炭素一炭素結合の切断が, 2)タングステン錯体では反応しなかったイソシアナ-トとの反
応では, C-o結合のヒドロシリル化が･ 3)イソチオシアトトとの反応ではC-S結合の切断が,さ
らに, 4)ケトンやアルデヒド等カルポニル化合物との反応では, α水素の引き抜きやヒドロシT)ル
化等が起こることを見出した｡特に, 1)や2)の反応はこれまで全く知られていなかった新規反応で
ある｡また,幾っかの反応中間体の単離に成功したことは,反応機構の理解に極めて有益な情報を提供
した｡
(3)ルテニウム錯体に最も特徴的なことは,不飽和炭化水素とも反応することである｡特に,アルキン
との反応生成物は,ルテニウムとして初めてのがルラアリル錯体であり,このような錯体の単離と構
造決定は構造化学的観点からも重要な成果である｡
本論文は,有機金属化学並びに有機ケイ素化学の分野に重要な貢献をするものであり,著者が自立し
て研究活動を行うに必要な高度の研究能力と学識を有していることを示しているoしたがって,落合光
良提出の博士論文は･博士(理学)の学位論文として合格と認める｡
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